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(57) Abstract 



The invention relates to preparations with improved hardening characteristics, characterised in that they contain from 0.0005 to 50 % 
wt of soluble and/or finely divided, organic and/or inorganic, alkaline earth and/or alkali metals. These preparations can be used for gluing, 
sealing, casting and coating of substrates, as well as in preparations for dental surgeons and dental technicians, and for moulding objects, 
especially dental objects. 

(57) Zusammenfassnng 

Die Erfindung betrifft Zubereirungen mit verbessertem Hartungsverhalten, die dadurch gekennzeichnet sind, dafi sie 0,0005 bis 50 
Gew.-% an loslichen und/oder feinteiligen organischen und/oder anorgantschen Erdalkali- und/oder Alkalimetallverbindungen enthalten. 
Die erfindungsgemflBen Zubereirungen konnen zum Verkleben, Abdichten, Vergieflen und Beschichten von Substraten, wciterhin in 
dentalmedizinischen und dental technischen Praparaten, sowie zur Abformung von Gegenstanden und insbesondere zur dentalen Abformung 
verwendet werden. 
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Lagerstabiie kationisch polymerisierende Zubereitungen mit 
verbessertem Hartungsverhalten 



Die Erfindung betrifft lagerstabiie kationisch polymerisierende Zubereitungen, die ein 
verbessertes Hartungsverhalten besitzen. Die Zubereitungen basieren auf 
Verbindungen, die Epoxidgruppen und/oder N-Alkylaziridino-Gruppen und/oder 
Vinylether-Gruppen enthalten. 

5 

Es ist bekannt, dall die Polymerisation kationisch polymerisierbarer Verbindungen durch 
Substanzen mit sauren Eigenschaften ausgelbst werden kann (H.-G. Elias, 
„Makromolekule", HQthig u. Wepf Verlag, (1990)). 

10 Fur die Anwendung von kationisch polymerisierenden Zubereitungen ist es wichtig, dafS 
die Polymerisation zum gewunschten Zeitpunkt beginnt und mit einem von der jeweiligen 
Anwendung abhangigen Hartungsveriauf beendet wird. 

Fur die Herstellung, Lagerung und die Anwendung kationisch polymerisierender 
15 Zubereitungen ist es notwendig, eine unerwDnschte vorzeitige Polymerisation zu 

verhindern und den gewunschten Verlauf der Umsetzungsgrad- / Zeit-Kurve nach der 
Initiierung einzustellen. 
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Es ist bekannt, dafi die kationische Polymerisation durch basische Substanzen verzbgert 
Oder verhindertwird. So ist es bekannt (DE-A-195 34 594), durch Zugabe von 
stickstoffhaltigen Verbindungen und insbesondere von Aminen, eine stabilisierende 
5 Wirkung zu erreichen. Die Amine besitzen meist eine ausreichende Lbslichkeit in den zu 
stabilisierenden Zubereitungen und verzbgern die Polymerisation. Die verzogernde 
Wirkung der Amine ist jedoch wahrend der gesamten Aushartungszeit vorhanden und 
fuhrt meist zu einem verringertem Umsetzungsgrad der kationisch polymerisierbaren 
Gruppen, was in der Regel mit einer Verschlechterung der mechanischen Eigenschaften 
10 der ausgeharteten Massen verbunden ist. 

Aufgabe der vorliegendert Erfindung ist es, kationische polymerisierende Zubereitungen 
zur Verfugung zu stellen, die einerseits lagerstabil sind und bei denen andererseits die 
fDr die Lagerstabilitat verantwortlichen Stabilisatoren die Polymerisation nicht in 
15 unerwunschter Weise behindem. 

Die Aufgabe wird gelost durch kationisch polymerisierende Zubereitungen, die dadurch 
gekennzeichnet sind, dali sie 0,0005 bis 50 Gew.-% an Ibslichen und/oder feinteiligen 
organischen und/oder anorganischen Erdalkali- und/oder Alkalimetallverbindungen 
20 enthalten. 

Oberraschenderweise wurde festgestellt, dali sich die verzSgernde Wirkung der ISslichen 
und/oder feinteiligen organischen und/oder anorganischen Erdalkali- und/oder 
Alkalimetallverbindungen bei fortschreitender Polymerisation stark verringert. Diese 

25 verzogernde Wirkung zu Beginn der kationischen Polymerisation und deren Verringerung 
bei fortschreitender Polymerisation kann sowohl zur Verlangerung der Verarbeitungszeit 
nach erfolgter Initiierung als auch zur Erzeugung lagerstabiler kationisch polymerisier- 
barer Zubereitungen ohne den Nachteil eines verringerten Umsetzungsgrades genutzt 
werden. Die erfindungsgemalie Verwendung der erwahnten Erdalkali- und/oder Alkaii- 

30 verbindungen gestattet die Herstellung von iagerstabilen kationisch polymerisierenden 
Zubereitungen und daruber hinaus die Einstellung des Hartungsverlaufs und insbeson- 
dere der Verarbeitungszeit der initiierten Zubereitung bei Raumtemperatur sowie der zur 
Erreichung der Weiterverarbeitbarkeit der aushartenden Masse notwendigen Zeit. 
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Die erfindungsgemalJen, kationisch polymerisierenden Zubereitungen basieren 
vorzugsweise auf Monomeren, die Epoxidgruppen und/oder N-Alkyla2iridinogruppen 
und/oder Vinylethergruppen enthalten. 

Als Epoxidgruppen-haltige Monomere kommen aromatische, aliphatische und 
cycloaliphatische Epoxyverbindungen in Betracht. Typische Vertreter dieser Monomeren 
sind die Glycidylether von Bisphenolen oder Novolaken sowie von aliphatischen 
Alkanolen, Alkandiolen oder Polyetherdiolen. 

Die cycloaliphatische Epoxidgruppen enthaltenden Monomeren werden vorzugsweise 
ausgewShlt aus der Gruppe (1) der Diepoxide cycloaliphatischer Ester der allgemeinen 
Struktur 




wobei die Substituenten bis R 18 gleich oder verschieden sejn kdnnen und unabhangig 
voneinander H, Alkyl mit 1 bis 12 C-Atomen oder Aryl mit 6 bis 15 C-Atomen bedeuten, 
(2) der Produkte der Umsetzung von epoxidierten Cyclohexanderivaten des Alkohol- und 
Sauretyps mit aliphatischen Dicarbonsauren oder Diolen sowie (3) der cycloaliphatisch 
substituierten Dioxyspiroalkane. 

Besonders bevorzugt eingesetzte cycloaliphatische Diepoxidverbindungen sind 3,4- 
Epoxycyclohexylmethanol-3',4'-epoxycyclohexylcarboxylat und 3-(3',4'-Epoxycyclohexyl)- 
8,9-epoxy-2,4-dioxyspiro(5.5)-undecan. 

Diese und andere erfmdungsgemali einsetzbare cycloaliphatische Diepoxide sind 
beispielsweise in der EP-B-0 119 425 beschrieben. 

Die Herstellung und kationische Polymerisation von N-Alkylaziridinoverbindungen ist seit 
langem bekannt und wird von H. Bestian in „Methoden der Organischen Chemie" 
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(Houben Weyl) XII/ 1(1958) zusammenfassend beschrieben. Die DE-C-17 45 810 
beschreibt die Synthese von Aziridinopolyethern und die Herstellung von Formkbrpern 
auf der Basis der kationischen Polymerisation dieser Aziridinopolyether. Aziridino- 
polyether werden in dentalen Zubereitungen und insbesondere in Abformmaterialien 
5 eingesetzt. 

Die kationische Polymerisierbarkeit von Vinylethern ist seit langer Zeit bekannt und wird 
heute zur Oberflachenveredelung, beispielsweise in Beschichtungsmassen mit sehr 
hoher Reaktivitat, genutzt. Typische Vertreter von monomeren Vinylethern sind: 
10 Monovinylether aliphatischer verzweigter und unverzweigter Alkohole, wie n-Butyl- 
vinylether, Octadecylvinylether, Cyclohexylvinylether, tert.-Amylvinylether, 
Butandiolmonovinylether, Divinylether von Ethylenglykol und verschiedenen 
Oligoethylenglykolen, sowie Hexandiol und Trivinylether von Trimethylolpropan. 



15 Die genannten Typen und Individuen der kationisch polymerisierbaren Monomeren sind 
sowohl allein als auch im Gemisch einsetzbar. 



Allerdings sind bei der Auswahl sowohl die unterschiedliche Reaktivitat als auch der 
Umstand zu beachten, dafi die kationische Polymerisation an unterschiedlichen 
20 kationischen Zentren ablaufen kann. 

Die erfmdungsgemaiien Zubereitungen enthalten weiterhin die zur Polymerisations- 
auslosung geeigneten Verbindungen. Je nach der Anzahl der Komponenten, in die die 
Zubereitungen zur Erzielung ausreichender Lagerfahigkeit aufgeteilt werden mussen und 
25 in Abhangigkeit von den Eigenschaften der Monomeren kommen unterschiedliche 
Verbindungsklassen in Betracht. 

So konnen unter erfindungsgemalier Verwendung von loslichen und/oder feinteiligen 
organischen und/oder anorganischen Erdalkali- und/oder Alkaliverbindungen 
30 einkomponentige lagerstabile Zubereitungen hergestellt werden, die sowohl die 

beschriebenen einzelnen Monomeren Oder Gemische einzelner Monomertypen und 
Individuen sowie Photoinitiatoren vom Typ der Oniumverbindungen und/oder der 
Metalloceniumverbindungen - jeweils mit einem komplexen Anion geringer Nucleophilie, 
enthalten. 

35 
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Typische Vertreter der Oniumverbindungen, die bei Bestrahlung mit Licht einer - 
Wellenlange von 280 bis 400 nm zerfallen, sind Bisaryliodonium-Verbindungen und 
Trisarylsulfonium-Verbindungen. 

5 Das Metallocenium-Kation kann in sehr unterschiedlicher Weise aufgebaut sein, wie es 
beispielsweise in der EP-A-0 542 716 dargestellt ist. Fur den Einsatz in den 
erfindungsgemaiien Massen ist es zweckmafiig, solche Kationen auszuwahlen, die bei 
Bestrahlung mit Licht einer Wellenlange von 300 bis 550 nm unter Bildung von Lewis- 
Sauren Oder Brflnsted-Sauren zerfaiien. Diese Bedingung kann durch Metallocenium- 
10 Verbindungen mit Eisen als Zentralatom in technisch nutzbarer Weise erfOllt werden. 

Als Anionen konnen beispielsweise das Hexafluorophosphat- oder das 
Hexafluoroantimonat-Anion eingesetzt werden. Weiterhin kommen komplexe Borat- 
Anionen der allgemeinen Struktur 



15 



■B- 



in Betracht, wobei die Substituenten A, E, C, D, gleich oder verschieden sein konnen 
und Aryl- oder Perfluoroaryl- bedeuten. Ein bevorzugt verwendetes Anion ist das 
Tetrakis(pentafluorophenyl)borat. 



20 Die als Photoinitiatoren verwendeten Verbindungen werden vorzugsweise in 

Konzentrationen von 0,1 bis 2 Gew.-%, besonders bevorzugt 0,4 bis 1 ,0 Gew.-%, 
der jeweiligen Zubereitungen eingesetzt. 



Die erfindungsgemafi Erdalkali- und/oder Alkaliverbindungen enthaltenden 
25 einkomponentigen Zubereitungen zeichnen sich durch eine gute Lagerbestandigkeit aus, 
die durch Art und Konzentration der Erdalkali- und/oder Alkaliverbindungen auf Werte 
zwischen 12 und 60 Monaten bei 23° C eingestellt werden kann. 
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Falls technologist erforderlich, kann die Dauer der Verzogerungsperiode nach der 
Belichtung der Zubereitungen am Beginn der Polymerisation durch Art und Konzentration 
der Erdalkali- und/oder der Alkaliverbindungen auf den gewunschten Wert eingestellt 
werden. Die erforderliche Aushartungsgeschwindigkeit nach der Verzogerung ist durch 
5 eine ausreichende Photoinitiatorkonzentration und ggf. durch Anwendung maliig 
erhdhter Temperaturen erreichbar. Somit lassen sich durch Zusatz der Erdalkali- 
und/oder Alkaliverbindungen einkomponentige, kationisch hartende Zubereitungen 
formulieren, die eine ausreichende Lagerstabilitat besitzen und deren Hartungsveriauf 
auf die jeweiiige Anwendung eingestellt werden kann. 

10 

Die kationisch polymerisierenden Zubereitungen konnen auch in zwei Teilzubereitungen 
aufgeteilt werden, wobei die sogenannte Katalysatorkomponente dio 
polymerisationsauslosenden Spezies, ggf. in einem Verdunnungsmittel, und die 
sogenannte Basiskomponente die Monomeren enthalt. Die erfindungsgemali 
15 einzusetzenden Erdalkali- und/oder Alkaliverbindungen konnen sowohl der 

Katalysatorkomponente als auch der Basiskomponente zugegeben werden. Die Zugabe 
zur Basiskomponente ist die bevorzugte Ausfuhrungsform. 

Prinzipiell kSnnen bei einer zweikomponentigen Ausfuhrungsform in der Katalysator- 
20 komponente Brdnsted- und bzw. Oder Lewis-Sauren eingesetzt werden. Geeignete 
Sauren sind beispielsweise Hexafluoroantimonsaure, HexafluorophosphorsSure, 
Tetrafluoroborsaure, p-Toluolsulfonsaure, Benzolsulfonsaure und Alkansulfonsauren. 

Es konnen aber auch Systeme eingesetzt werden, deren Einzelkomponenten auf die 
25 Teilzubereitungen aufgeteilt werden und die beim Vermischen der Teilzubereitungen die 
eigentlichen polymerisationsauslosenden Spezies, wie beispielsweise die Sauren, 
erzeugen. So konnen beispielsweise in der Katalysatorkomponente nichtphotosensitive 
Sulfoniumverbindungen wie sie in DE-A-25 15 593 beschrieben sind, verwendet werden, 
die nach Kontakt mit der Aziridinoverbindung der Basiskomponente eine polymerisations- 
30 ausl&sende Spezies vom Typ eines Aziridiniumsalzes bilden. 

Weiterhin kann die Katalysatorkomponente Aziridiniumsalze enthalten, die zur Auslosung 
der kationischen Polymerisation der entsprechend ausgewahlten Monomeren geeignet 
sind. Geeignete Aziridiniumsalze sind durch Umsetzung der Aziridinoverbindungen mit 
35 den vorgenannten Sauren zuganglich. 
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Die kationisch hSrtenden, einkomponentigen oder zweikomponentigeh Zubereitungen 
enthalten erfindungsgema.li 0,0005 bis 50 Gew.-% an Erdalkali- und/oder Alkaliver- 
bindungen. 

5 

Die Erdalkali- und Alkalimetallverbindungen konnen sowohl in geloster als auch in 
feinteiliger, fester Form in die Zubereitungen eingebracht werderi. Es ist auch moglich, 
mit Erdalkali- und/oder Alkalimetallverbindungen dotierte oder Erdalkali- und/oder 
Alkaliionen enthaltende anorganische FOIIstoffe wie Silikate, Quarz, Diatomeenerde oder 
10 feinteilige organische Polymere, die Alkaliverbindungen in adsorbierter Form oder die 
Alkalimetallionen in gebundener Form enthalten, erfindungsgemaft zu verwenden. 

Vorzugsweise werden losliche organische und/oder anorganische Erdalkali- und/oder 
Alkalimetallverbindungen mit Molmassen unter 1000 g/Mol in einer Menge von 0,01 bis 
15 20 Gew.-% eingesetzt. Bevorzugt ist weiterhin der Einsatz von hochpolymeren 
Verbindungen in einer Menge von 1 bis 50 Gew.-% mit einem Erdalkali- und/oder 
Alkaligehalt von 0,01 bis 10 Gew.-%. 

Der Einsatz von Alkalimetallalkylverbindungen wie beispielsweise Butyllithium ist mSglich. 
20 Bevorzugt werden jedoch Erdalkali- und/oder Alkalimetallalkoholate eingesetzt, wie sie 
durch Umsetzung ausgesuchter, bevorzugt primarer, ein- oder mehrwertiger Alkohole zu 
den entsprechenden Alkylaten zugangiich sind. 

Typische Vertreter dieser Verbindungsklasse sind: Lithium-2-ethylhexylalkoholat, 
25 Lithiumlaurylalkoholat, Natriumalkoholat des Polytetrahydrofurandiols mit einer Molmasse 
von 350 g/Mol, Lithiumalkoholat eines Mischpolyethergiykols aus Tetrahydrofuran- und 
Ethylenoxid-Einheiten mit einer Molmasse von 3000 bis 8000 und vorzugsweise von 
6000 g/Mol. 

30 Eine besonders bevorzugte Verbindungsklasse der Erdalkali- und Alkaliverbindungen 
sind die Erdalkali- und/oder Alkalisalze von gesattigten oder ungesattigten 
Carbonsauren, wobei die Carbonsauren ein- Oder mehrwertig sowie aliphatisch, 
olefinisch oder aromatisch sein konnen. Typische Vertreter dieser Verbindungsklasse 
sind: Calciumstearat, Calciumoleat, Strontiumoleat, Lithium-2-ethylhexanolat, 

35 Natriumpalmitat, Natriumstearat, Kaliumerucat, Natriumricinolat, Lithiumoleat, 
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Lithiumdodecylbenzoat. Dieser Verbindungsklasse geharen auch die Erdalkali- und/oder 
die Alkalimetallcarboxylate gesattigter oder ungesattigter Carbonsauren an, die aus 
oligomeren ein- und bevorzugt mehrwertigen Sauren und den entsprechenden 
Hydroxiden, Alkylen oder Alkoxiden zuganglich sind. Alle diese Verbindungen werden in 
5 Mengen von vorzugsweise 0,01 bis 20 Gew.-% eingesetzt. 

Solche oligomeren Sauren konnen beispielsweise carboxylfunktionalisierte Polyether, 
Polyester oder Acrylnitril-Butadien-Copolymerisate mit Molmassen von 500 bis 5000 
g/Mol sein. Vorteilhaft einsetzbare, weil in der Basispaste gut Idsliche Alkalicarboxylate 
10 sind aus Polyether- oder Polyesterpolyolen durch vollstandige oder partielle Umsetzung 
der OH-Gruppen mit dem Anhydrid einer zweiwertigen Saure und anschlieflende 
Neutralisation mit Alkalihydroxiden, Alkalialkylen oder Alkalialkoxiden zuganglich. 

Ein typischer Vertreter dieser Verbindungsklasse ist das Umsetzungsprodukt eines 
1 5 Caprolactontriols mit der Molmasse 540 g/Mol mit Maleinsaureanhydrid im Verhaltnis 
OH-Gruppen: Anhydridgruppen von 1 : 0,4, das nachfolgend mit Lithiumhydroxid oder 
Lithiumalkoxid in das Lithiumcarboxylat umgesetzt wird. 

Bevorzugt werden weiterhin 0,01 bis 20 Gew.-% an Erdalkali- und/oder Erdalkalisalzen 
20 der Umsetzungsprodukte von cyclischen Anhydriden mit ein- und/oder mehrwertigen 
Alkoholen eingesetzt, wobei Maleinsaureanhydrid als cyclisches Anhydrid und als 
mehrwertige Alkohole Triole mit Molmassen uber 500 g/Mol fur die Umsetzung bevorzugt 
werden. Vorzugsweise erfolgt dabei die Umsetzung der OH-Gruppen der Triole mit dem 
Maleinsaureanhydrid nur partiell. 

25 

Als Alkalimetallverbindungen werden diejenigen des Kaliums, Natriums und/oder 
Lithiums, insbesondere des Lithiums bevorzugt. Als Erdalkalimetallverbindungen werden 
diejenigen des Calciums und Strontiums bevorzugt. 

30 Die an einen Feststoff adsorbierten Erdalkali- und bzw. oder Alkaliverbindungen bzw. die 
Fullstoffe, die Erdalkali- und bzw. oder Alkaliionen enthalten, werden bevorzugt gegen 
Ende des Mischvorgangs portionsweise in die Basiskomponente eingebracht. Die 
Zugabe mancher Alkoholate oder Carboxylate erfolgt zweckmaftigerweise als 
vorgefertigte Paste. 
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Die kationisch hartenden, einkomponentigen oder zweikomponentigeh Zubereitungen 
enthalten erfindungsgemali 0,0005 bis 50 Gew.-% an Erdalkali- und/oder Alkaliver- 
bindungen. 

5 

Die Erdalkali- und Aikalimetallverbindungen konnen sowohl in geloster als auch in 
feinteiliger, fester Form in die Zubereitungen eingebracht werderi. Es ist auch moglich, 
mit Erdalkali- und/oder Aikalimetallverbindungen dotierte oder Erdalkali- und/oder 
Alkaliionen enthaltende anorganische FQIIstoffe wie Silikate, Quarz, Diatomeenerde oder 
10 feinteilige organische Polymere, die Alkaliverbindungen in adsorbierter Form oder die 
Alkalimetallionen in gebundener Form enthalten, erfindungsgemali zu verwenden. 

Vorzugsweise werden losliche organische und/oder anorganische Erdalkali- und/oder 
Aikalimetallverbindungen mit Molmassen unter 1000 g/Mol in einer Menge von 0,01 bis 
15 20 Gew.-% eingesetzt. Bevorzugt ist weiterhin der Einsatz von hochpolymeren 
Verbindungen in einer Menge von 1 bis 50 Gew.-% mit einem Erdalkali- und/oder 
Alkaiigehalt von 0,01 bis 10 Gew.-%. 

Der Einsatz von Alkalimetallalkylverbindungen wie beispielsweise Butyllithium ist mdglich. 
20 Bevorzugt werden jedoch Erdalkali- und/oder Alkalimetallalkoholate eingesetzt, wie sie 
durch Umsetzung ausgesuchter, bevorzugt primarer, ein- oder mehrwertiger Alkohole zu 
den entsprechenden Alkylaten zuganglich sind. 

Typische Vertreter dieser Verbindungsklasse sind: Lithium-2-ethylhexylalkoholat, 
25 Lithiumlaurylalkoholat, Natriumalkoholat des Polytetrahydrofurandiols mit einer Molmasse 
von 350 g/Mol, Lithiumalkoholat eines Mischpolyetherglykols aus Tetrahydrofuran- und 
Ethylenoxid-Einheiten mit einer Molmasse von 3000 bis 8000 und vorzugsweise von 
6000 g/Mol. 

30 Eine besonders bevorzugte Verbindungsklasse der Erdalkali- und Alkaliverbindungen 
sind die Erdalkali- und/oder Alkalisalze von gesattigten oder ungesattigten 
Carbonsauren, wobei die Carbonsauren ein- oder mehrwertig sowie aliphatisch, 
olefinisch oder aromatisch sein konnen. Typische Vertreter dieser Verbindungsklasse 
sind: Calciumstearat, Calciumoleat, Strontiumoleat, Lithium-2-ethylhexanolat, 

35 Natriumpalmitat, Natriumstearat, Kaliumerucat, Natriumricinolat, Lithiumoleat, 
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Lithiumdodecylbenzoat. Dieser Verbindungsklasse geh&ren auch die Erdalkali- und/oder 
die Alkalimetallcarboxylate gesattigter oder ungesattigter Carbonsauren an, die aus 
oligomeren ein- und bevorzugt mehrwertigen Sauren und den entsprechenden 
Hydroxiden, Alkylen oder Alkoxiden zug§nglich sind. Alle diese Verbindungen werden in 
5 Mengen von vorzugsweise 0,01 bis 20 Gew.-% eingesetzt. 

Solche oligomeren Sauren konnen beispielsweise carboxylfunktionalisierte Polyether, 
Polyester oder Acrylnitril-Butadien-Copolymerisate mit Molmassen von 500 bis 5000 
g/Mol sein. Vorteilhaft einsetzbare, weil in der Basispaste gut losliche Alkalicarboxylate 
10 sind aus Polyether- oder Polyesterpolyolen durch vollstandige oder partielle Umsetzung 
der OH-Gruppen mit dem Anhydrid einer zweiwertigen Saure und anschlieftende 
Neutralisation mit Alkalihydroxiden, Alkalialkylen oder Alkalialkoxiden zuganglich. 

Ein typischer Vertreter dieser Verbindungsklasse ist das Umsetzungsprodukt eines 
15 Caprolactontriols mit der Molmasse 540 g/Mol mit Maleinsaureanhydrid im Verhaltnis 
OH-Gruppen: Anhydridgruppen von 1 : 0,4, das nachfolgend mit Lithiumhydroxid oder 
Lithiumalkoxid in das Lithiumcarboxylat umgesetzt wird. 

Bevorzugt werden weiterhin 0,01 bis 20 Gew.-% an Erdalkali- und/oder Erdalkalisalzen 
20 der Umsetzungsprodukte von cyclischen Anhydriden mit ein- und/oder mehrwertigen 
Alkoholen eingesetzt, wobei Maleinsaureanhydrid ais cyclisches Anhydrid und als 
mehrwertige Alkohole Triole mit Molmassen Dber 500 g/Mol fur die Umsetzung bevorzugt 
werden. Vorzugsweise erfolgt dabei die Umsetzung der OH-Gruppen der Triole mit dem 
Maleinsaureanhydrid nur partiell. 

25 

Als Alkalimetallverbindungen werden diejenigen des Kaliums, Natriums und/oder 
Lithiums, insbesondere des Lithiums bevorzugt. Als Erdalkalimetallverbindungen werden 
diejenigen des Calciums und Strontiums bevorzugt. 

30 Die an einen Feststoff adsorbierten Erdalkali- und bzw. oder Alkaliverbindungen bzw. die 
FOIIstoffe, die Erdalkali- und bzw, oder Alkaliionen enthalten, werden bevorzugt gegen 
Ende des Mischvorgangs portionsweise in die Basiskomponente eingebracht. Die 
Zugabe mancher Alkoholate oder Carboxylate erfolgt zweckmaliigerweise als 
vorgefertigte Paste. 



35 
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Beispielsweise kbnnen Calciumstearat, Calciumoleat, Natriumpalmitat, Lithiumricinolat, 
Lithiumerucat oder Lithiumoleat in Polyetherglykolen ggf. unter Zusatz von Wasser 
angeknetet und durch Dissolver oder auf dem Walzenstuhl in eine pastenf6rmige 
Konsistenz gebracht werden. 

5 

Die Zugabe dieser Verzogererpasten kann zu jedem Zeitpunkt der Basiskomponenten- 
Herstellung erfolgen, wird aber vorteilhafterweise gegen Ende der Knetung realisiert. 

Die Erfindung wird anhand der nachfoigenden Beispiele naher erlautert. 

10 

Die erfindungsgemaiJen Zubereitungen kfinnen zum Verkleben, Abdichten, Vergieften 
und Beschichten von Substraten, weiterhin in dentalmedizinischen und dentaltechni- 
schen PrSparaten, sowie zur Abformung von Gegenstanden und insbesondere zur 
dentalen Abformung verwendet werden. 

15 

Beispiele 

Beispiele 1 frjs 4 

20 

Die Beispiele 1 bis 4 betreffen einkomponentige Zubereitungen. wShrend 
zweikomponentige Zubereitungen in den Beispielen 5 bis 15 beschrieben sind. 

Die Beurteilung der Lagerfahigkeit der monomerhaltigen Zubereitungen erfolgte durch 
25 Viskositatsmessungen und Kontrolle der Aushartung. Es wurde die Lagerfahigkeit bei 
23°C bestimmt und in Monaten angegeben. Innerhalb der angegeben Zeit stieg die 
Viskositat der monomerhaltigen Zubereitung, verglichen mit dem Ausgangswert, um 
weniger als 15 % an, und die AushSrtungsgeschwindigkeit sowie die Eigenschaften des 
ausgeharteten Materials anderten sich nicht. 

30 

Der „Polymerisationsbeginn" wurde als der Zeitpunkt bestimmt, bei dem eine belichtete 
einkomponentige Zubereitung oder eine gemischte zweikomponentige Zubereitung 
deutliche Veranderungen, wie Hautbildung, Fadenziehen und stark verringerte 
Flielifahigkeit, zeigt. Die Zeit bis zum "Polymerisationsbeginn" wird als "Verarbeitungs- 
35 zeit" angesehen. 
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Als 0 Polymerisationsende" wird der Zeitpunkt definiert, bei der nach Belichtungsbeginn 
die belichtete einkomponentige Zubereitung bzw. nach Mischbeginn die gemischte 
zweikomponentige Zubereitung sich soweit verfestigt hat, daft der entstandene 
5 Festkorper die fertigungstechnisch Oblichen mechanischen Beanspruchungen ubersteht 
und die "Weiterverarbeitbarkeit" gegeben ist. Oblicherweise ist die innere Festigkeit des 
Festkorpers zu diesem Zeitpunkt auf etwa 50 bis 80 % des Endwertes angestiegen. Die 
Endwerte der mechanischen Eigenschaften werden meist erst nach mehreren Stunden 
erreicht. 

10 

Zur Aushartung der einkomponentigen Zubereitungen wurden diese in einer 
kreisfbrmigen Form aus Teflon mit 2 mm Prufkorperhbhe und einem Durchmesser von 
20 mm mit einer Lampe, die Licht im Wellenlangenbereich von 280 bis 550 mm emittiert, 
wobei die Strahiungsintensitat auf der Ebene der Prufkbrperoberflache einen Wert von 
1 5 45 mW/cm 2 besitzt, beiichtet. 

Mit einem Spatel wurde durch wiederholtes Eintauchen in die belichtete Zubereitung der 
Belichtungs-Zeitpunkt bestimmt, bei dem die beschriebenen Anzeichen des 
„Polymerisationsbeginns" auftraten. Zur Ermittlung des „Polymerisationsendes" wurde die 
20 Belichtung noch weitere 30 Sekunden Qber den „Polymerisationsbeginn u hinaus fortge- 
setzt. 

Funf Minuten nach Belichtungsbeginn wurde der Prufkorper entformt und seine Festigkeit 
beurteilt. 

25 

Fur genauere Messungen wurden anhand des beschriebenen Belichtungsmodus 
Prufkleinstabe mit den Abmessungen der Prufstrecke 10x2x2 mm hergestellt. Die 
notwendige Mindestfestigkeit ist stark abhangig vom jeweiligen Anwendungsfall. 



30 



Die Untersuchung der PrOfkbrper gemaft den Beispielen 1 bis 4 ergab am 
„Polymerisationsende" Zugfestigkeitswerte, die grbfier als 2 N/mm 2 waren. 
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Tabelle 2 

Prufergebnisse der Zubereitungen gemafi den Beispielen 1 bis 4 

(siehe Tabelle 1) 

5 



Zubereitung 
gematt Beispiel 


Lagerbestandigkeit 
be! 23° C / Monate 


„Polymerisationsbeginn" 
Sekunden 


..Polymerisationsende" 
Sekunden 


1 


grSBer 24 


18 


20 


2 


grti&er24 


40 


80 


3 


18 


13 


16 


4 


18 


11 


13 



10 Verqleichsbeispiele 1 bis 4 

Die Herstellung der Zubereitungen gemali den Beispielen 1 bis 4 wurde wiederholt mit 
dem Unterschied, dafi jeweils die erfindungsgemalien Stabilisatoren / Verzogerer 
weggelassen wurden. 

15 

Verglelchsbeisplel S 

Zur Herstellung der Zubereitung gemaft Vergleichsbeispiet 5 wurde in der Rezeptur des 
20 Beispieles 1 der erfindungsgemSBe Stabilisator / Verzogerer ersetzt durch Butoxyethyl- 
4-dimethyl-amino-benzoat in gleicher Konzentration. 

Die so erzeugten Zubereitungen gemali den Vergleichsbeispielen 1 bis 5 wurden unter 
den gleichen Bedingungen wie bei den Beispielen 1 bis 4 ausgehartet. 

25 

Die Prufergebnisse der Vergleichsbeispiele 1 bis 5 sind in Tabelle 3 zusammengestellt. 



30 
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Tabelle 3 

PrQfergebnisse der Zubereitungen gemafi den Vergleichsbeispielen 1 bis 5 



Zubereitung 


Lagerbestandig- 


„Polymerisationsbeginn" 


„Polymerisationsende" 


gemafc 


keit bei 23 s C / 


Sekunden 


Sekunden 


Vergleichs- 


Monate 






beispiel 








1 


8 


12 


15 


2 


12 


10 


60 


3 


6 


10 


12 


4 


3 


8 


12 


H 


18 


i6 


36 



Der Vergieich der Ergebnisse der Beispiele 1 bis 4 mit denen der Vergleichsbeispiele 1 
10 bis 5 zeigt, dali sowohl mit den erfindungsgemad eingesetzten Verbindungen als auch 
mit einem Amin (Vergleichsbeispiel 5) eine Verbesserung der Lagerbestandigkeit 
erreichbar ist. Die erfindungsgemali eingesetzten Verbindungen bewirken eine 
verarbeitungstechnisch relevante Verlangerung der Verarbeitungszeit bei nur geringfOgig 
verlangertem "Polymerisationsende", wahrend durch den Einsatz des Amins das 
15 "Polymerisationsende" stark verzdgert wird. 
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Beispiele 5 bis 15 

Die zweikomponentigen Zubereitungen gemafi den Beispielen 5 bis 15 wurden durch 
Mischen der Katalysatorkomponenten (Tabelle 4) und der Basiskomponenten (Tabelle 5) 
5 entsprechend dem in Tabelle 6 genannten Mischungsverhaltnis hergestellt und die Zeit 
bis zum „Polymerisationsbeginn" und bis zum „Polymerisationsende" in der 
beschriebenen Weise ermittelt, wobei die Mischzeit bei den Beispielen 5 und 6 10 
Sekunden und bei den Beispielen 7 bis 15 30 Sekunden betrug. Die Ergebnisse der 
Bestimmung der Kennzahlen des Ausharteverlaufs sind in Tabelle 6 dargestellt. Die 
10 Lagerbestandigkeit der Basiskomponenten zur Erzeugung der zweikomponentigen 
Zubereitungen gemali den Beispielen 5 bis 15 ist in Tabelle 5 enthalten. 

Veraleichsbelspiele 6 bis 16 

15 

Zur Herstellung der zweikomponentigen Zubereitungen gemali den Vergleichsbeispielen 
6 bis 16 wurden die Katalysatorkomponenten entsprechend Tabelle 4 in den in Tabelle 6 
angegebenen Mischungsverhaltnisse mit den Basiskomponenten gemali Tabelle 5 mit 
dem Unterschied gemischt, dali fur die Zubereitungen der Vergleichsbeispiele die 
20 erfindungsgemalien Stabilisatoren in den Basispasten weggelassen wurden. Die 

Lagerbestandigkeit der Basiskomponenten ohne die erfindungsgemalien Stabilisatoren 
betrug bei 23° C 4 bis 10 Monate. 

Eine Zusammenstellung der Kennzahlen fur den Ausharteverlauf der Zubereitungen 
gemali den Vergleichsbeispielen 6 bis 16 enthalt Tabelle 7. 
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Verqleichsbeispiel 17 

Die Katalysatorkomponente K5 (s. Tabelle 4) wurde im Gewichtsverhaltnis 1 : 5 mit einer 
Basiskomponente, enthaltend: 

5 

57,4 Gew.-% Bis-N-alkylaziridinopolyether gemali B4 
0,5 Gew.-% 1-Laurylimidazol 
42,1 Gew.-% Sonstige Bestandteile in dem Verhaltnis, wie bei der 
Basiskomponente B4 angegeben, 

10 

gemischt. 

Es wurde ein „Polymerisationsbeginn" von 140 Sekunden und ein „Polymerisationsende" 
von 450 Sekunden ermittelt. 

15 

Die Lagerbestandigkeit der Basiskomponente betrug 24 Monate. 

Der Vergleich der Ergebnisse der fur die Beispiele 5 bis 1 5 eingesetzten 
20 Basiskomponenten (Tabelle 5), mit denen der Vergleichsbeispiele 6 bis 16 zeigt, da(S 
sowohl mit den erfindungsgemali verwendeten Verbindungen als auch mit einem Amin 
(s. Vergleichsbeispiel 17) die Lagerbestandigkeit der Basiskomponenten verbessert wird. 

Die erfindungsgemali eingesetzten Verbindungen bewirken eine fur die Verarbeitung 
25 sehr wichtige Verlangerung der Zeit bis zum ..Polymerisationsbeginn" bei einem 
tolerierbaren, verlangertem „Polymerisationsende", wahrend durch den Einsatz des 
Amins (Vergleichsbeispiel 17) das „Polymerisationsende" wesentlich starker verzSgert 
wird. 



30 
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Patentansprflche 

1 . Lagerstabile kationisch polymerisierende Zubereitung mit verbessertem 
Hartungsverhalten, dadurch gekennzeichnet, dali sie 0,0005 bis 50 Gew.-% an 
loslichen und/oder feinteiligen organischen und/oder anorganischen Erdalkali- 
und/oder Alkalimetallverbindungen enthalt. 

2. Zubereitung nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, dali sie auf Monomeren 
basieren, die ausgewahlt sind aus der Gruppe bestehend aus N-Alkylaziridin- 
gruppenhaltigen Monomeren, epoxidgruppenhaitigen Monomeren und/oder 
vinyletherhaltigen Monomeren. 

3. Zubereitung nach den AnsprOchen 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dali sie 
losliche organische und/oder anorganische Erdalkali- und/oder Alkalimetall- 
verbindungen mit Molmassen unter 10000 g/Mol in einer Menge von 0,01 bis 20 
Gew.-% enthalt. 

4. Zubereitung nach den AnsprOchen 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dali sie 
losliche hochpolymere Verbindungen in einer Menge von 1 bis 50 Gew.-% enthalt, 
die einen Erdalkali- und/oder Alkaligehalt von 0,01 bis 10 Gew.-% besitzen. 

5. Zubereitung nach den AnsprOchen 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dali sie 
0,01 bis 20 Gew.-% an Erdalkali- und/oder Alkalimetallcarboxylaten enthalt. 

6. Zubereitung nach den AnsprOchen 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dali sie 
0,01 bis 20 Gew.-% an Erdalkali- und/oder Alkalisalzen gesattigter oder 
ungesattigter Carbonsauren enthalt. 

7. Zubereitung nach den AnsprOchen 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dali sie 
0,01 bis 20 Gew.-% an Erdalkali- und/oder Alkalisalzen der Umsetzungsprodukte 
von cyclischen Anhydriden mit ein- und/oder mehrwertigen Alkoholen enthalt. 

8. Zubereitung nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, dali Maleinsaureanhydrid 
als cyclisches Anhydrid fur die Umsetzung verwendet wird. 
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9. Zubereitung nach den Anspruchen 7 und 8, dadurch gekennzeichnet, daft als 
mehrwertige Alkohole Triole mit Molmassen Ober 500 g/Mol fur die Umsetzung 

5 verwendet werden. 

10. Zubereitung nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, daft die Umsetzung der 
OH-Gruppen der Triole mit Maleinsaureanhydrid nur partiell erfolgt. 

10 11. Zubereitung nach den Anspruchen 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, daft sie als 
Alkalimetallverbindungen solche des Kaliums, Natriums und/oder des Lithiums, 
vorzugsweise des Lithiums, und/oder als Erdalkaliverbindungen solche des 
Calciums und/oder des Strontiums enthalten. 

15 12. Zubereitung nach den Anspruchen 1 bis 1 1 , dadurch gekennzeichnet, daft sie 
zusatzlich eine wirksame Menge eines oder mehrerer Photoinitiatoren enthSlt. 

13. Zubereitung nach den Anspruchen 1 bis 1 1, dadurch gekennzeichnet, daft sie aus 
einer Basiskomponente und getrennt hiervon aus einer Katalysatorkomponente 

20 besteht, wobei die Basiskomponente das oder die Monomeren und die 

Katalysatorkomponente die die Polymerisation auslosenden Species, ggfs. in 
einem Verdunnungsmittel, enthalten, und wobei die Erdalkali- und/oder 
Alkaliverbindungen in der Basis- und/oder Katalysatorkomponente, vorzugsweise in 
der Basiskomponente vorliegen. 

25 

14. Verwendung der Zubereitungen nach den AnsprQchen 1 bis 13 fur das Verkleben, 
Abdichten, Vergieften und Beschichten von Substraten. 

15. Verwendung der Zubereitungen nach den Anspruchen 1 bis 13 in 
30 dentalmedizinischen und dentaltechnischen Praparaten. 



16. 



Verwendung der Zubereitungen nach den AnsprQchen 1 bis 13 zur Abformung von 
Gegenstanden und insbesondere zur dentalen Abformung. 
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INTERNATIONALER RE CHER CHENBERICHT 



Intei. ..iionales Aktenzeichen 



PCT/EP 98/07830 

A. KLASSIFIZIERUNG DES ANMELDUNGSGEGENSTANDES .,,.,,,„„, „„„,-, ^ 

IPK 6 C08G73/02 C08G59/18 C08F2/4O A61K6/087 C08F16/12 



Naeh der Intern atfanalen Patentkla»»Mkation (IPK) oder nach der nationaten KlassHitottan und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 


Reoherohlerter MindestnrOfstoff (Ktassffikationssyatem und Klatsiftotionssymbol* ) 




IPK 6 C08G C08F A61K 




Recherchierte aber nioht zum MindeotprQfstoff gehfirende Veroffentlichungen, eowe* diesa untar die rechereh 


ierten Gebiete fallen 



Wahrend der internationalen Recherche konsulberte efektronisohe Datenbank (Name der Datenbank und evd. verwendets Suehbegriffe) 



C. ALS WE3ENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie* 


Bazekthnung der Veroffentliohung, sower! erforderlioh unter Angabe der in Batraeht kommenden Teile 


Betr. Anspruoh Nr. 


X 


US 4 070 354 A (DICK CLARENCE R ET AL) 
24. Januar 1978 (1978-01-24) 
Spalte 2, Zeile 28 - Zeile 42; AnsprCiche; 
Beispiele 


I- 6, 

II- 14 


X 


CH 382 918 A (ESPE FABRIK) 
15. Dezember 1964 (1964-12-15) 
Anspriiche; Bei spiel 8 


I- 4, 

II- 16 


X 


US 3 842 019 A (KROPP J) 
15. Oktober 1974 (1974-10-15) 
Anspriiche 


I- 6, 

II- 14 


A 


EP 0 279 238 A (ESPE STIFTUNG) 
24. August 1988 (1988-08-24) 
Anspriiche 

-/-- 


1,2,15, 
16 



H 



Welter* Veroffentllohungen sind der Forts etzung von Fold C zu 
antrtehmen 



0 



Siehe Anhang Patentfamifie 



* Besondere Kategorlen ran angegebenen Veroffentliohung an 
"A* VeroffentSehung, die den ailgemeinen Stand der Teohnk definiert, 
aber nioht all besonders bedeutsam anzwehen bt 

*E' altera* Ookument, das Jadoch erst am oder nach dem internationalen 
Anmeldsdatum veroffentlicht worden itt 

"L" Veroffentliohung, die geeignet ist, einen PrbrfUtsonapruch zweifelhaft er- 
scheinen zu lassen, Oder duroh die das Veroffentliehungsdatum einer 
anderen im Recharchenberioht ganannten VerdffentJichung belegt warden 
soli Oder die out atrtem anderen besonderen Grund angegeben ist (wle 
auagefohrt) 

"O" Veroffentliohung, die eich auf eine mundliohe Ottenbarung, 

eine Benutzung, eine Ausstellung oderandere MaBnahmen beziaht 
"P* Veroffentliohung, die vor dam internationalen Anmeldedotum, aber naeh 



T* Sp&tere Veroffentliohung, die nach dem internationalen Anmeldsdatum 
Oder dem Prlorrtati datum vereffentlioM worden ist und mft der 
Anmeldung nioht katlidieit, sondern nur zum Verstandnis das der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzlps odar dar Sir zugrundsliagenden 
Theorie angegeben 1st 

'X* Veroffentliohung von besonderar Bedeutung; die beanspruohte Erfindung 
kann allein aufgrund diasar Veroffentliohung nioht ah nau oder auf 
erfinderisoher Tabgkea beruhend betraohtet warden 

*Y* Veroffentliohung von besondarer Bedeutung; die beanspruohta Erfindung 
kann nkht als auf erfinderisoher Tatigkeit beruhend betraohtet 
warden, wenn die Veroffentliohung mil einer oder mehreren anderen 
Vereffentliehungen dieser Kategorie in Verbindung gebraoht wird und 
diesa Verbindung fur einen Faohmann naheHegend ist 

'&' Veroffentliohung, die M'rtglied darse'ban Patentfamilie ist 



Datum das Absohlusses der intemalionalen Reoherohe 

8. September 1999 


Absendadatum des internationalen Recherohenberiohts 

2i 09. 1999 


Name und Postanschrift der Internationalen Recherchenbehorde 
Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Patenuaan 2 
NL - 2280 HV Rijswijk 
Tel. (*31-70) 340-2040, Tx. 31 8S1 eponl, 
Fax: (+31-70) 340-3016 


Bevollmaehtigter Bediensteter 

Deraedt, G 
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INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Internouonates Aktenzeichen 

PCT/EP 98/07830 



C(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 


Kategwi*' 


Bezeiohnung d»r VorMfenfliohung, soweS erfordarlioh urtier Angabe iter in Betoacht kommentten TeiJ» 


B*tr. Anspiuoh Nr. 


A 


EP 0 110 429 A (ESPE PHARM PRAEP) 
13. Juni 1984 (1984-06-13) 
Anspriiche 


1,2,15, 
16 


X 


DATABASE WPI 

Section Ch, Week 8641 

Derwent Publications Ltd., London, GB; 

Class A14, AN 86-268555 

XP0021O0962 

& JP 61 195158 A (MITSUI TOATSU CHEM INC) , 
29. August 1986 (1986-08-29) 
Zusantnenfassung 


I- 6, 

II- 14 


X 


DATABASE WPI 

Section Ch, Week 9514 

Derwent Publications Ltd., London, GB; 

Class A21, AN 95-101941 

XP0021O0963 

& JP 07 025989 A (TOA GOSEI CHEM IND LTD), 
27. Januar 1995 (1995-01-27) 
Zusammenfassung 


I- 6, 

II- 14 


X 


DATABASE WPI 

Section Ch, Week 8605 

Derwent Publications Ltd., London, GB; 

Class A21, AN 86-033359 

XPO021O0964 

& JP 60 255820 A (HITACHI LTD) , 
17. Dezember 1985 (1985-12-17) 
Zusamnenfassung 


I- 6, 

II- 14 


X 


DATABASE WPI 

Section Ch, Week 8548 

Derwent Publications Ltd., London, GB; 

Class A21, AN 85-299646 

XP0021OO965 

& JP 60 206825 A (HITACHI LTD), 
18. Oktober 1985 (1985-10-18) 
Zusairmenfassung 


I- 6, 

II- 14 


X 


DATABASE WPI 

Section Ch, Week 7733 

Derwent Publications Ltd., London, GB; 

Class A21, AN 77-58611Y 

XP002114746 

& JP 52 080399 A fSHIKOKU CHEM IND CO LTD! 
, 6. Juli 1977 (1977-07-06) 
Zusamnenfassung 


1-14 


X 


EP 0 697 426 A (SHOMER JOHN A DR) 
21. Februar 1996 (1996-02-21) 
Anspriiche; Bei spiel 6 

-/-- 


1-14 
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INTERNATIONALE!* RECHERCHENBERICHT 



Internationales Aklenzeichen 

PCT/EP 98/07830 



C(Fortselzung) ALS WESENTUCH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



KategonV Bezeichnung der Verdtfentllchung, soweft erforderlioh unter Angabe dar in Betracbt kommenden Telle 



Betr. Anspruoh Nr. 



EP 0 083 130 A (SHELL INT RESEARCH) 
6. Juli 1983 (1983-07-06) 
Anspriiche 

EP 0 083 813 A (SHELL INT RESEARCH) 
20. Juli 1983 (1983-07-20) 
Anspriiche 

DE 24 23 552 A (MITSUBISHI PETROCHEMICAL 
CO) 5. Dezember 1974 (1974-12-05) 
Anspriiche 



1-14 



1-14 



1-14 
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Internationales Aktenzeichen 


INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 


PCT/EP 98/07830 



Feld I Bemerkungen zu den An&pruchen, die sich ais nicht recherchierbar erwlesen haoen (i-ortseizung von Funk; 2 auf Diatt 1 ) 



GemaB Artikel 1 7(2)a) wurde aus fotgenden Gronden fur bestimmte AnsprQche kein Recherchenbericht erstellt: 
1. I | AnsprOche Nr. 

weB sis sich auf Gegertslande beziehen, zu deren Recherche die Behdrde nicht yerpflichtet ist, namlieh 



2. | | Anaprucha Nr. 

wafl sie sich auf Telle der intemationalen Anmeldung beziehen, die den vorgeschriebenen Anforderungen so wonig entsprechsn, 
daB sine sinnvolle internationale Recherche nicht durchgefOhrt warden karm, namlieh 



3. | I AnsprQche Nr. 

weil es Bich dabei urn abhangige AnsprQche h an deft, die nicht entsprechand Satz 2 und 3 der Regel 6.4 a) abgefaBt Bind. 

Feld II Bemerkungen bei mangelnder Einheltlichkeit der Erilndung (Fortsetzung von Punkt 3 auf Blatt 1) 
Die internationale Recherchenbehorde hat festgestellt, daB dieee Internationale Anmeldung mehrere Erfindungen enth&lt: 

siehe Zusatzblatt 

Aufgrund des Ergebnisses der vorlaufigen Oberpriifung 

gemass Regel 40.2(e) PCT sind keine zusatzlichen Gebiihren zu erstatten. 

1 - I y I Db der Anmelder alle erfordertichen zuaatzlichen RecherchengebQhren reohtzeitig entrichtet hat, erstrsckt sich dieser 

L =- J internationale Recherchenbericht auf alle recherchierbaren AnsprQche. 

2 I I Da tar alle recherchierbaren AnsprQche die Recherche ohne einen Arbeitsaufwand durchgefQhrt warden konnte, der eine 
I — I zusatzliche RecherchengebQhr gerechtfertigt hatte, hat die Behorde nicht zur Zahlung einer solchen GebQhr aufgefordert. 



3. Da der Anmelder nur einige der erforderliohan zuaatzlichan RecherchengebQhren reohtzeitig entrichtet hat, erstreckt sich dieser 

' — 1 Internationale Recherchenbericht nur auf die AnsprOche, fQr die GebOhren entrichtet worden sind, namlieh auf die 
AnsprQche Nr. 



4. [^] Der Anmelder hat die erforderlkshen zusatzlichen RecherchengebQhren nicht reohtzeitig entrichtet Der internationale Recher- 
chenbericht beschrankt sich daher auf die in den Anspruchen zuerst erwahnte Erfindung; diese ist in folgenden Anspruchen er- 
faBt: 



Bemerkungen hinsichtlich eines Wldersprucha | X| Die zusatzlichen GebOhren wurden vom Anmelder unter Widerspruch gezahlt. 

| | Die Zahlung zusatzlicher RecherchengebQhren erlolgte ohne Widerspruch. 



Formblatt PCT/ISA/21 0 (Fortsetzung von Blatt 1 {1))(Juli 1998) 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP 98 /O7830 



WEITERE ANGABEN PCT/ISA/ 210 



Die Internationale Recherchenbehdrde hat festgestellt, daB diese 
Internationale Anmeldung mehrere (Gruppen von) Erfindungen enthalt, 
namlich: 

1. Anspriiche: 1-16 (teilweise) 

Zubereitung gemass Anspruch 1 in so weit, dass die 
kationisch polymerisierende Zubereitung und ihre 
Verwendungen sich basiert auf N-Alkylaziridingruppenhaltigen 



2. Anspriiche: 1-16 (teilweise) 

Zubereitung gemass Anspruch 1 in so weit, dass die 
kationisch polymerisierende Zubereitung und ihre 
Verwendungen sich basiert auf Epoxidgruppenhaltigen 
Monomeren. 



3. Anspriiche: 1-16 (teilweise) 

Zubereitung gemass Anspruch 1 in so weit, dass die 
kationische polymerisierende Zubereitung und ihre 
Verwendungen sich basiert auf Vinyletherhaltigen Monomeren . 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

Angaben zu Ver6ffenllictii... 1) en. die zur selban Patentfamllle gehSren 


Inl donates Aklenzeichen 

PCT/EP 98/07830 


lm Recherchenbericht 
angefuhrtes Patentdokumen! 


Datum dar 
Verdffentlichung 


Mitglied(er) der 
Patentfamilie 


Datum der 
VerOffenUichung 



A 24-01-1978 KEINE 



CH 382918 A DE 1146617 B 

FR 1248438 A 09-03-1961 

NL 238994 A 

US 3107427 A 22-10-1963 



US 3842019 A 15-10-1974 CA 953444 A 20-08-1974 

CH 552029 A 31-07-1974 

DE 2016018 A 15-10-1970 

FR 2042937 A 12-02-1971 

GB 1314561 A 26-04-1973 

JP 48023554 B 14-07-1973 



EP 0279238 A 24-08-1988 DE 3702233 A 04-08-1988 

AT 70969 T 15-01-1992 

DE 3867248 A 13-02-1992 

JP 63201107 A 19-08-1988 

US 4867790 A 19-09-1989 



EP 0110429 A 13-06-1984 



DE 


3245052 A 


07-06-1984 


AT 


49605 T 


15-02-1990 


AU 


562068 B 


28-05-1987 


AU 


2084383 A 


14-06-1984 


CA 


1206678 A 


24-06-1986 


JP 


1776279 C 


28-07-1993 


JP 


4047691 B 


04-08-1992 


JP 


59115329 A 


03-07-1984 


US 


4532268 A 


30-07-1985 



JP 61195158 A 29-08-1986 KEINE 

JP 7025989 A 27-01-1995 KEINE 



JP 60255820 A 17-12-1985 JP 1483089 C 27-02-1989 

JP 63031492 B 24-06-1988 



JP 60206825 A 18-10-1985 JP 1792824 C 14-10-1993 

JP 4071929 B 17-11-1992 



JP 52080399 A 06-07-1977 JP 1068077 C 23-10-1981 

JP 56005412 B 04-02-1981 



EP 0697426 A 21-02-1996 JP 8169938 A 02-07-1996 



EP 0083130 A 06-07-1983 US 4396754 A 02-08-1983 

US 4379908 A 12-04-1983 

CA 1200349 A 04-02-1986 

JP 1627240 C 28-11-1991 

JP 2054367 B 21-11-1990 

JP 58108222 A 28-06-1983 

US 4456698 A 26-06-1984 



EP 0083813 A 20-07-1983 US 4397998 A 09-08-1983 

US 4389515 A 21-06-1983 

CA 1205250 A 27-05-1986 

JP 1618655 C 30-09-1991 

JP 2046049 B 12-10-1990 
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INTERN ATIONALER RECHERCHENBERICHT 

Angaben zu VerOttentlichu, . .). die zur selben Patentfamllie gehSren 


Inte' wales Aktenzeichen 

PCT/EP 98/07830 


Im Recherchenberlcht 
angefilhrtss Patentdokument 


Datum der 
VerOffentlichung 


Mitglled(er) der 
Patentfamilie 


Datum der 
VerOffentlichung 



EP 0083813 A JP 58108221 A 28-06-1983 



DE 2423552 


A 


05-12-1974 


JP 


898127 C 


25-02-1978 








JP 


50003499 A 


14-01-1975 








JP 


52026280 B 


13-07-1977 








JP 


50028599 A 


24-03-1975 








FR 


2229728 A 


13-12-1974 








GB 


1428625 A 


17-03-1976 








NL 


7406428 A 


19-11-1974 
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